Adsorption-induced structural transition of porous coordination polymer by 田中, 秀樹
Title多孔性配位高分子の吸着誘起構造転移
Author(s)田中, 秀樹







平成 24 年度    京都大学化学研究所 スーパーコンピュータシステム 利用報告書 
 
多孔性配位高分子の吸着誘起構造転移 
Adsorption-induced structural transition of porous coordination polymer 
工学研究科化学工学専攻界面制御工学分野  田中 秀樹 
 
【背景と目的】 


































図1 (a) 吸着等温線 (273 K),
(a)
(b)
 (b) ΔΩOS 
 
【シミュレーション手法】 
 ELM-11⊃2CO2系の構造およびforce fieldの精密化を以下の手順 ①－⑥によって実施した。① ゲート吸
着に伴うELM-11 フレームワークの自由エネルギー変化ΔFhostの推算：Coudertら[2]によるとΔFhostは式(1)に基
づいて決定することができる。 






おける吸着等温線，Vm = (∂μ/∂P)T,Nである（μ：化学ポテンシャル）。ΔΩOS = 0 となる平衡転移圧力Peqにおい
て構造転移が生じることから，実験によるCO2吸着等温線（273 K）の構造転移後の部分にLangmuir吸着等温
線をフィッティングし（図 1a），式(1)右辺第 3 項を求めることで，ΔFhostを決定する（図 1b）。② 図 3aのELM-11
構造についてDFT計算（GGA/PBE/DNP）を行い，ELM-11 の原子部分電荷{qk}（k：原子種）を求める。③ {qk}
によるCoulombポテンシャルおよびLennard-Jonesポテンシャルをベー
スとするuniversal force field (UFF[3])を用いたGCMC法によって，CO2吸
着等温線Nopenを計算する。これを式(1)に代入し，P = PeqにおいてΔΩOS 
= 0 となるよう，UFFの相互作用パラメーター{εss,k}の精密化を行う。④ 
















図2 XRDパターンの比較: (a) 実験[1], 
(b) Rietveld 解析[1], (c) シミュレーション
112
【結果・考察】 
 手順 ①によってΔFhost = 7.26 kJ/mol (monomer 









(a) Rietveld解析(フレームワークのみ), (b) シミュレーション
CO2
new}およびELM-11 のフ
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